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【はじめに】 

ケステライト化合物 Cu2ZnSnS4 (CZTS)、Cu2ZnSnSe4 (CZTSe)、Cu2ZnSn(Sx, Se1-x)4 (CZTSSe)は、

現在高い変換効率を達成している Cu(In, Ga)Se2 (CIGS)の代替材料として期待されている。CZTS

系太陽電池は現在 12.6%の変換効率を達成しているが CIGS 太陽電池の 20％以上の変換効率と比

較するとその効率は低く、更なる研究が必要である 1)。現在、薄膜多結晶を用いた CZTS 系太陽

電池デバイスへの応用研究は活発に報告されている一方で基礎研究である単結晶成長及び単結晶

を用いた基礎物性評価はほとんど報告されていない。我々は、これまでに基礎研究である CZTSSe

単結晶技術を確立し、単結晶を用いて電気伝導メカニズムおよび Naドーピング効果、光生成キャ

リアの緩和、局在ダイナミクス、偏光ラマン測定による構造解析を中心とした報告を行ってきた
2-6)。更なる高効率化にむけて伝導プロセスを理解し、制御するためにはキャリアの固有散乱過程

を理解することが必要である。特にケステライト化合物は固有点欠陥密度が高いため不純物散乱

の影響は大きいと考えられる。本発表では、移動度温度変化から不純物散乱を含めた複数の散乱

過程を用いてケステライト化合物の散乱メカニズムを説明する。 

【実験方法】 

溶液成長である移動ヒーター法(THM)を用いて CZTSxSe1-x (x=0, 0.5, 1.0)単結晶サンプルを作製

した 7)。サンプルは 5 mm × 5mm × 0.5 mmに加工し、Au電極を蒸着で作製した。移動度は Hall

効果測定から磁場 0.55 T、測定温度 20~300 Kにおいて Van der Pauw法を用いて測定した。 

【結果・考察】 

 CZTSxSe1-x (x=0, 0.5, 1.0)のホール移動度温度変化を Fig. 1に

示す。100 K 以下において、移動度は~T
1.7~2.5、室温付近にお

いては~T
-(0.9~1.1)に比例し、一般的な低温におけるイオン化不純

物散乱~T
1.5と室温付近のフォノン散乱~T

-1.5を用いて説明する

事は困難である。我々はすでに 100K以下の低温では、ホッピ

ング伝導が支配的であること、100 meV 以上の深い欠陥準位

を持つことを報告している 2, 3)。これらの結果からホッピング

伝導(不純物散乱)と中性不純物散乱、多元系材料であるため極

性光学散乱、格子散乱はフォノン散乱と非極性光学散乱を用

いて固有散乱メカニズムへアプローチを行った。特に室温付

近においてはフォノン散乱と非極性光学散乱過程が 70%以上

を占める結果となった。組成と各散乱の相関関係、散乱過程

からアニール効果の有用性については当日報告する。 
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Fig. 1 CZTSxSe1-x移動度温度変化 
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